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GKBIKT PER BPgTTfp^fy^^^ 

5 Dieee Erfindung betrlfft ein Verfahren zur Bildung von 

Ultrafeinstrukturen, Insbesondere betrifft sie ein Verfahren zur 
Bildung von Ultrafeinstrukturen, die fOr die Verbindungedrante oder 
Verbindungsstacke von tnikroelektronischen Schaltkreieen ala urahUll- 
te Leiter und auch als ultramikrofunktionelle Materialien geeignet 
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STAMP nwp TgrifffTjy 
Der dramatische Fortschritt der Elektrotechnik wShrend der 
vergangenen Jahre, verkfirpert durch den Supercomputer, machte die 
bislang unraOgliche Hochgeschwindigkeits-Informationsverarbeitung 
maglich. Dies iat von Wutzen, um eine prizisere Wetterinfomiation 
einzuholen, eine gr5fiere PrAzision und eine h5here Stufe bei Ultra- 
LSI -Kongtruktionen zu erreichen und innovative Materialien zu 
entwlckeln- Vm in groBem MaSstab und mit hoher Prftzislon Berechnun- 
gen durchzufilhren, die in der Praxis angewendet werden k6nnen, 
werden jedoch Con?>uter ben6tigt, die mit einer Geschwindigkeit 
arbeiten, die mehrere zehn Mai so hoch ist wie die, die derzelt 
erreichbar ist, und fftr diesen Zweck sind Ultrahochgeschwindlg- 
keitsoperatoren und Grofispeicher erf orderlich , 

Andererseits, wenn wir die SignalQbertragungsgeschwindigkelt 
in einem Conputer betrachten, kann selbst Licht, das sich am 
allerschnellsten fortbevregt, nur 3 Zentimeter in 1/10 Milllarde 
Sekunden zurtlcklegen, wobei dies die Geschwindigkeit ist, die fflr 
Ultrahochgeachwindigkeitsccnr^juter der Zukunft erwartet wird. Um die 
Hardware-Leistung des Conputers zu verbessem, ist es deshalb 
uneriasiich, das System zu miniaturieieren und kompakter zu kon- 
struieren sowie die Schaltelemente ndt hdheren Geschwindigkeiten 
azbelten zu lassen. 
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In Anbetracht dessen, wird der derzelt erhiltliche Elek- 
tronlkaehaltJcreis von MikrongrfiSe auf SuhmikrongraSe reduaiert. 
wobei erwartet wird. dafi diese Verkleinerung noch weiter geht. Ita 
dieaera Trend zu folgen, ist nicht rmr die Verkleinerxmg einzelner 
Schaltkreiselemente, eondem auch die der Drfthte. die zxir Verbin- 
dung derselben verwendet werden, notwendig. 

Oarflber hinaua wird beiapielaweise ein FlOssigJcriataHdiaplay 
(LCD) zunehraend kompakter und leichter, da der FiaasigkriBtall viel 
dOnner und leichter ala ftlmliche Elemente iat imd fttr deasen 
Punktion und Betrieb aehr kleine Spannungen bendtigt werden. 

Dennoch, wenn wir daa LCD weiter verkleinem wollen, wird es 
achwierig, die Qualitaten des Bildachlrma (z.B. Kontraat und 
Sichtbarkeit) auf einem hohen Niveau zu halten. Wenn ein Zeichen 
auf einem LCD-Bildachirm, wie z.B. einem LCD-TV-ETi5)f Anger, abge- 
bildet wird, wird jedes LCD normalerweise durch ein Verfahren 
gesteuert. das ala Multi-Matrix-Elektrodensyetem bekannt iat. Uta 
die Dieplay-Kapazitat durch dieses Verfahren un das N-fache zu 
erhfthen, sind N-mal so viele Steuerkreise und Anachlttsse erforder- 
lich. 

Urn das verkleinerte System und die erh6hte DiaplaykapazitAt 
zu erhalten, wird es deshalb uneriasiieh. die LCD-Steuerelektroden- 
struktur und die elektrcmischen Schaltkreiae zu verfeinem und 
feiner zu machen und auch die Verbindungen zwischen dieaen auf eine 
kleiner GroSe zu verringem. 

Bs iat jedoch SuEerBt schwlerig, die derzeitigen inikroelek- 
tronischen Schaltkreiae noch feiner und integrierter zu machen. Zum 
Beiapiel sind die DrShte von Schaltkreisen. wie z.B. einer aufge- 
brachten metallischen Menibran, die in Halbleiter-Chipe verwendet 
wird, nicht isoliert; daher ist bei der Handhabung dieaes unbedeck- 
ten Drahta nicht nur auBerate Votsicht n6tig, aondem er iat im 
wesentlich auch ungeeignet fir die dreidimensionale Verdrahtung . 
Pflr die Verbindung von FlOsaigkriatallelementen und elektronischen 
Steuerkreiaen werden z.B. Steckverbinder, elastlsche Verbindungs- 



Bticke Oder flexible Verbindungsstilcke verwendet. Dieae Verbin- 
dungsstflcke Bind nur mit Dutzenden v«n bedeckten Leitem pro 1 mm 
versehen, und aelbst bei Halbleitertechnologien liegt dieser Leiter 
Mchstens in Sxibmikron-Einheiten vor. Itoter diesen UmstSLnden hat 
8ich das Interetfse auf die Biochip- und Bioschaltkreiakonstruktion 
gerichtet, welche die Integration von Proteinen und die Punktionen 
von Mikroorganismen ausnutzt* 

Versuche zur Ultraverfeinerung und Ultraincegration unter 
Verwendung dieser Biodesign-Technologien warden auf den Gebieten 
der rtedizin und der Mikrotnaachinentechnik angestellt. Die WO 
88/08875 beschreibt einen Biochip-Sensor, bei dem bioaktive MolekC- 
le, die in der Lage sind, mit einem Liganden in wafiriger L68ung 
einen Komplex zu bilden, auf einem Subatrat iramobilisiert werden, 
und die Bindung dieser MolekQle und Liganden wird elektronisch 
detektiert . 

Uiiter den derzeitigen Umstanden wurden jedoch praktiach keine 
apeziellen Mittel zur Entwicklimg dieaer Biodesign-Technologien 
geachaffen. 2um Beispiel iat noch nicht bckannt, wie lebende 
Materia und organische Molekfile epeziell an einem bestirmnten Ort 
Oder bei einer beatiromten Struktur verwendet werden wird. 

Zuaatrnnenfaaminy ri^r Rrfindtmcr 
Die vorliegende Erfindung hat daa Ziel, ein Verfahren zur 
Bildung von Ultraf einstrukturen zur Verfxigung zu atellen, die als 
Ultramikroleiter, welche die Mikro- und hochdichte Verdrahtvmg 
mikroelektroniecher Schaltkreise erm6glichen, Oder funktionelle 
Ultrafeinmaterialien, die zxxr Entwicklung von Mikromaschinon 
bendtigt werden, geeignet sind. 

Die vorliegende Erfindung atellt ein Verfahren zur Bildung 
einer Ultrafeinstrukt\ir zur Verfiigung, umfassend die Schritte des 
Bindens von Atomen oder Molekfilen an wenigatens ein Aminoende Oder * 
Carboxylendo von Flagelliaen Oder in deren NShe, wobei ein bakte- 
rielles Flagellum gebildet wird, und des Polymerisierens der 
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Flagelline . 

Diese Erf indung stellt aueh ein Verfahren snir Bildung einer 
Ultrafeinstruktur zur Verfttgung, bei dem das durch das obige - 
Verfahren hergeatellte polymerieierte Plagellin in einem Magnetfeld 
ausgerichtet wird. 



Kurze BeachreihuTi q der Zeinhmmg 
Fig. 1 zeigt eine Schnitt-Vorderansicht des zur Bildung der 
Ultrafeinstrxikturen geraAfi der Erfindimg verwendeten bakteriellen 
Plagelluina. Der WeiS*auf-schwarz-Teil in der Figur veranschaulicht 
die Form des Flagellins, eine Untereinheit des Flagellums, und 
jeder seiner Dondnen (Dl, D2 iind D3) . 

Detaillierte Beflchreihung d er Erf indung 
Auf den folgendea Seiten werden detaillierte Beschreibungen 
des Prinzips und Aufbaua der vorliegenden Srf indung beschrieben 
werden • 

Die Ultrafeinatifuktur gemas der vorliegenden Brfindung iot 
dadurch gekennzelchnet, daS sie erzeugt wird durch Verwendung der 
fOr ein Flagellin, eine Untereinheit eines bakteriellen Flagelluma, 
einzigartigen Eigenschaften, d.h. der Eigenschaften von Selbst- 
zusainmenbau und Aminos&ureseguenz. 

Ein Flagellum ist ein Helixf ilament , das aus einzelnen Arten 
von Proteinen, die als Flagellin bekannt sind, besteht und in der 
Mitte ein Loch mit einem Durchmesser von 6 nm besitzt, das sich 
durch es hindurch erstreckt. Sein Gesamtdurchmesser ist so fein wle 
etwa 25 nm, das Flagellum ist jedoch in der Gr6Se in der L&ngs- 
richtung nicht limitiert und erstreckt sich normalerweise dber ein 
Mehrfaches (10-20 /im) seines bakteriellen Korpers (siehe Naitiba et 
al. in Nature, 342 , 648-654 (1989) )• 

Die Erfinder der vorliegenden Erfindung haben entdeckt, dafi 
das Flagellin aus drei Domanen (Dl, D2, D3) besteht, wie ea in FIG, 
1 gezeigt ist, und dafi die Dl-Domane, die sich im zentralen Kern- 



• • • 

»••• 9 0 » 



• • • • • 
• • • « 



5 

teil befindet und einen zentralen Kanal blldet, bei einer selbst- 
zusammenbaxienden Bildung der Flagellen beteiligt let. Korrelationen 
zwischen jeder Domane vnd den Aminosaiiresequenzen zeigten, dafi die 
Dl-Domane au& den Knden einer Flagellln-Aminosauresequenz, d.h. dem 
Aminoende und dem Carboxylende, besteht. 

Die vorliegende Erf indxmg ontstand aua der oben angegebenen 
aehr bedeutenden Brkenntnis heraua. 

Dae Flagelliam wird wiederauf gebaut , indem die Flagelline des 
Flagellums monomerlsiert werden, Atome oder Molekflle verschiedener 
Metalle, Halbmetalle oder Nichtmetalle cbemiech durch kovalente 
Bindung, Wasserstof fbindung ubw. an das Amino- oder Carboxylende 
der Dl-Domane gebunden werden, dann dieae Flagelline in selbst- 
zuaantmenbauender Weise polymerisiert werden. Folglich besitzt das 
so wiederaufgebaute Flagellum ein Band, das auf seiner peripheren 
Innenfiache aus diesen Atomen und MolelcQlen besteht. Wenn leitende 
Metalle als Atonie verwendet werden, wird zum Beiapiel ein leitendes 
Band gebildet. Dieses leitende Band ist vollstandig mit Flagelli- 
nen, Isolatoren, bedeckt, und somit kann eine bedeckte leitende 
Ultramikrostruktur mit fim langcn Rillen und einem Durchmesser von 
etwa 20 nm hergestellt werden. Wenn photoeir^f indliche MolekQle 
verwendet werden, wird eine Ultrafeinstniktur gebildet, die aus 
photoenqpfindlichen funktionellen Bandbercichen besteht. 

Von den DomAnen, aus denen die Flagelline bestehen, ist die 
Aminosauresequenz der Dl-Domane praktisch gleich mit derjenigen in 
allgemeinen Bakterienarten. Demgemfifi kann eine brelte Vielzahl von 
Flagellinen bei dieser Brfindung verwendet werden. Da die Flagelli- 
ne der SalTROnenft-Stamme leicht erhaitlich aind und sich durch 
liinearitat auszcichnen, sind sie fflr die vorliegende Brfindung 
besonders bevorzugt . 

Im folgenden wird eine detail liertere Beschreibung eines 
Verf ahrens zur Bildtang von Ultrafeinstrukturen gemas der vorliegen- ' 
den Brfindung zusainmen mit Beispielen angegeben, 
(1) Herstellung von Flagellinen 
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Plagelllne, eine UHtereinheit des Flagelluins, k6imen durch 
genetische Manipulation synthetiaiert verden, und Wnnen auch aus 
dem Flagellum von Bakterien durch das Qbliche Verfahren extrahiert 
und hergestellt warden, Zum Beispiel wird eine Bakterienkultur der 
Scherkraft ausgesetzt, die in einar gepufferten FKiBsigkeit, 
bestehend aus Tris 20 mM (pH 7,8) + NaCl 0,15M, erzeugt wird. Dann 
warden die Flagellea durch Zentrifugaltrennung geeannnelt. An- 
schliefiend werden dlese Flagellen zehn Minuten lamg bei 65*>C 
wirmebehandelt, was Flagelline als eine einfache Subatanz monomer i- 
Bierter Flagellen ergibt. 
(2) Binden von Atoraen oder Molekfllen 

Atom- Oder Molekiilverbindungen werden an das Aminoende oder 
das Carboxylende von Proteinen, aus denen die Dl-Dom5ne von ein- 
zelnem Flagellin besteht, durch eine bekannte chemische Reaktion 
gebunden. 

In diesem Fall gibt es keine speziellen EinschrinJcungen 
beztiglich der Art der Atome oder Molekaie. Metall-, Halbleiter- 
oder Nichtmetallatome Oder photoleltende, magnetisch leitende und 
andere funktionelle organlsche oder anorganische Verbindungen 
k6nnen eingesetzt werden. Diese Atome oder Molekaie k5nnen chemisch 
durch kovalente Bindung oder Waseerstof fbindxmg an das Aminoende 
Oder Carboxylende gebunden werden. 

Zum Beispiel kflnnen insbesondere Metall- oder Halbleiteratome 
Oder -moleWile an Aminoa§urereste auf den Wauidf ISchen des Lochs in 
der Mitte des Flagellums gebunden werden, und die folgenden Btndun- 
gen k6nnen als Beispiele genannt werden: 

Hg (Quecksilber) : Bindung an Arg (Arginin) , Cys (Cystein) 



Andere, wie Pt, Au und Pd, werden an AminosSurereste gebun- 



Ag (Silber) : 
Sm (Samarium) ; 



und dergleichen. 

Bindung oui His (Histidin) , 

Bindimg an Glu (GlutaminsAure) . 



den- 



Silicium \ind Germanium k6nnen als Halbleiter aufgefaSt 



werden. Sie k«rmen elngebaut werden, indem man Slllcium kavalent an 
das Schwefelatom im Cysteinrest oder Methioninrest binden lafit, da 
es fiir Bie Bchwierig let, sich so wie sle sind an Aminosauren zu 
binden. 

Bei den NichtmetaXlen kann beispielsweise eln Polymer, das 
mit Ultraviolettstrahlen vemetzt wurde, an das Aminoende oder das 
Carboxylende dea Flagellins gebunden werden. 
(3) Wiederaufbau dee Flagelluins* 

Amnumiumsulfat wird zu einer Plagellinl6sung, worln jedes 
Plagellin an ein Atom oder Molekdl gebunden ist, hinzugegeben, was 
dazu fflhrt, daS das Plagellin in einer eelbstzusatranenbauenden Weiae 
polymerisiert xmd die Flagellen wlederaufgebaut werden. 

In dieaem Fall hangt die L&nge der Flagellen von der Dichte 
der Flagelline in einer Puff erf Iflssigkeit und von der Dichte des 
hinzuzugebenden Anmioniuxaaulfate ah. Weim zum Beispiel IM Ammonium- 
sulfat zu 3 bis 10 mg/ml Plagellinlftsimg hinzugegeben wird, werden 
etwa 0,5 Flagelluxn in mehreren Minuten gebildet. Wenn jedoch das 
Amiaoniumsulfat 0,5M ist und das Plagellin 1 mg/ml oder weniger ist, 
dauert es mehr als 10 Stunden, urn 10 bis 100 /xm Flagellura zu 
bilden. DemgemAfi ist es bevorzugt, 0,5 bis 2M Amraoniumsulfat zu 1 
bis 10 mg/ml Flagellinl5sung hinzuzugeben. 

Scbliefilich werden die UltraCeinstrukturen mit den angegebe- 
nen Atoraen oder Molekiilen kontinuierlich an den Wandf ISchen des 
Iiochs in der Mitte des Flagellums durch Verwendung von Tris 20 xM 
(pH 7,8) + NaCl 0,15M, Gly 0,2M (pH 8,0) und dergleicben als eine 
Puff erf Ixissigkeit vervollst&ndigt. 

Wenn leitendes Metall an das Loch in der Mitte einer solchen 
Ultrafeinstruktur gebunden ist, wird das flagellAre Protein ein 
Isolator, und somit wird diese Struktur ein ultrafeiner bedeckter 
elektrischer Draht, der nur in seiner Mitte elektrischen Strom 
leitet. Da dieser elektrische Draht vollstandig bedeckt ist, kann 
er in einer beliebigen Form als bedeckter Draht verwendet werden. 
Insbesondere wenn Flagelline, an die Metall gebunden ist, in 



e 

vorgegebenen Intervallen wShrend der Polymerisation ±ugegeben 
werden, wird die resultierende Struktur ein Draht, der in beatirara- 
teri Intervallen eine Elektrode besitzt. Wenn diese bedeckte leiten- 
de Ultrafeinstruktur in direkten Kontakt mit Metall gebracht vird, 
flieSt ein Tunnelstrom, wodurch ein Josepheon- Element gebildet 
wird. 

Femer kfinnen bei den durch das obige Verf ahren gebildeten 
Ultrafeinstrukturen die Atome oder Molekaie. die an das Loch in der 
Mitte gebxinden sind, durch ZufQhren thermlscher oder optischer 
Energie miteinander verbiinden oder verknflpft werden. Zum Beispiel 
werden Flagellum- Polymer e, an die nichtmetallische Polyraere gebtm- 
den sind, durch Vemetzung der jeweiligen Polymere zu spiral f5rmi- 
gen ultrafeinen Linienstruktnren. Dadurch kfinnen diese direkt als 
ultrafeinstrukturierte funktionelle Materialien f<ir Federn verwen- 
det werden. 

Ultrafeine Linienstruktnren, in denen die Atcane oder Molekaie 
in dem Loch in der Mitte auf diese Weise initeinander verbunden oder 
vemetzt sind, k6nnen die Flagelline, aiis denen deren Dtogebungen 
bestehen, durch Erwarmen zereetzen oder eliminieren. Durch dieses 
Vorgehen ist es mdgXich, weitere Ultrafeinstrukturen zu bilden, die 
nxur aus kontxnuierlichen Atomen oder MolekGlen bestehen. 

Im folgenden wird ein Verfahren zur Bildung weiterer Ultra- 
feinstrukturen gemas der vorliegenden Erfindung detailliert be- 
schrieben. 

Dieses Verfahren bildet Ultrafeinstrukturen xinter Verwendung 
der magnetischen Konf iguration des Plagellums, welche die Erfinder 
dleser Erfindung gefunden haben, zusammen mit deasen obengenannten 
Selbstzusammenbau* imd Aminos&tiresequenzeigenschaf ten. 

In der folgenden Beechreibung wird ein Beispiel fOr ein 
Verfahren zur Bildung eines eindiraensionalen Leiters angegeben, bei 
dem ultrafeine bedeckte Leiter parallel in ultrafeinen Abstinden 
auf dem Substrat angeordnet sind. 

Jeder ultrafeine bedeckte Leiter verwendet Flagellen, an 



deren Wandinnenf lachen leiteade Materialiea gebunden sind. Bei 
dleeem Flagellum vom Salmsnfilla-Staram iot speziell die lineare 
Mutation erwOnscht, Diese Flagellea werden in mehreren Prozent in 
Gly 0,2M (pH 8,0) + 10 inM Ammoniumsulfat gel6st und diese Losimg 
auf das Substrat titriert. Wenn dieses Subatrat sich in einero 
Kagnetfeld befindet, so dafi die OberflSLche, auf welche die L6sung 
titriert wird, parallel dazu wird, wird jedes Flagellin, an das 
leitende Naterialieh gebimden sind, aufgrund seiner magnetischen 
Konfiguration parallel in Richtung des Magnetfelds als Achse 
ausgerichtet . Schliefilich, wenn roan die Ldsung txocknen laSt, wird 
ein eindimenslonaler Leiter mit ultrafeinen Abstanden auf dem 
Substrat ausgebildet. Wenn inan sie trocknen l&fit, wird der Vorgang 
derart durchgeffthrt, dafi es etwa eine Stunde dauem wird, bis die 
L6sung trocken ist. 

In dem eindimensionalen Leiter, der dabei gebildet wird, ist 
jeder Iieiter darin mit Proteinen bedeckt. Und somit kann, wenn das 
Ende eingeprefet ist, leicht eine elektronische Verbindung mit den 
Elektrodenenden erhalten werden, und es kann zum Beiapiel als 
Verbinder von Feinelektronik-Schaltkreisen verwendet werden. 

AUaWIRlOJNGEN DEB R RFIWDUNG 

Wie es oben detailliert beschrieben worden ist, stellt die 
Erf indung aitrafeinstrukturen zur Verfiigung, die bakterielle 
Flagellen als eine AusfOhrungsfortn der Biodesign*Technologie 
verwenden. 

Diese Ultrafeinstrukturen aind zur dreidimensionalen Ver- 
drahtung oder als Verbindungen von mikroelektronischen Scbalt- 
kreisen als bedeckte Mikroleiter sowie fOr Mikrotnaschinen als 
verschiedene funktionelle Materialien geeignet. 
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PATRMTABgPpfln^ 

1. 



Bin Verfahren zur Blldung einer Ultrafeinetruktur, welches 
das Bindea von Atomen oder MolekQlen an . weaigstcns das Aminoende 
Oder das Carboxylende von einem oder mehreren Plagellinen und das 
10 Zuaan&nenfilgen einer Reihe der Flagellinen. urn die Struktur zu 
bilden, umfaSt. 



2 



Bin verfahren gem&fi Anspruch 1. bei dem die zuaammengefflgten 
Flagelline erwannt oder bestrahlt werden. um zu bewirken, daS die 
daran gebundenen Atome oder Moleklile miteinander verbunden oder 
vemetzt werden. 

3. Bin Verfahren g^tn&S Anspruch 2. bei dem die Flagelline von 
xuaatmnengefagtea FXagellinen, bei denen die daran gebundenen Atome 
Oder Molekaie miteinander verbunden oder vemetzt sind, entfemt 
werden. urn eine Ultrafeinstruktur zu bilden, die nur aus kontinu- 
ierlichen Atomen oder Molekfllen besteht. 

4. Bin wie in Anspruch 1 beanspruchtes Verfahren, welches 

25 umfaBt. daS die zusannnengefagten Flagelline In einen, Magnetfeld in 
einer Richtung ausgerichtet werden. 

5. .Bin Verfahren gemftS irgendeinem der vorhergehenden Ansprflche, 
bei dem das bakterielle Plagellin eine Uatereinheit einea bakte- 

30 riellen Plagellums iat. 

6. Bin wie in Anspriach S beanspruchtes Verfahren, bei dem das 
Plagellin von einer SallBCaifilla-Art abstamnt . 



7, Eln wie in irgendeinem der vorhergehendea Anaprtche be- 
anspruchtes Verfahrcn, bel dem die an die Amino- oder Carboxylenden 
gebundenen Atorae oder Molekftle ein elektriach leitendes Filament 
bilden. 

B . ^ Bine Ultraf einstrxiktur, die durch das Verf ahrea nach irgend- 
einem der Ansprache 1 bis 7 erh&ltlich ist. 

9, Flagellin-MoleJdile mit wenigatens an das Aminoende oder das 
Carbaxylende gebundenen Atotnen oder Mole)dilen, so daS beim Zu- 
saramenfagen eine f lagellinartige Struktur gebildet wird. 

10. Bine Gruppe von f lagellinartigen Str\ikturen, die wie in 
Anspruch 9 beanspruchte Flagellin-Molekaie enthalten. 



